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Liq. phase is brought into contact with a gaseous-liq. medium in a 
process and assembly to control the progress of a reaction within a 
loop reactor honeycomb body. The novelty is that in this process, 
effective conversion of gas or vapour is effected on catalytic walls, 
past which there is a parallel flow of liq., the flow of which is 
controlled with reference to a consecutively progressing reaction A - B 
- C; further that this is achieved by virtue of the fact that in a fast 
version of the pre-reaction A - B the gas-liq. arrival in the catalytic 
honeycomb is guided through passages with a smaller contact overall 
area, whereas with a fast post-reaction B - C, the interplay of the 
three phases takes place on a larger contact surface. 

Honeycomb (2,2') bodies of different cross-section are arranged in 
an axial sequence within the reactor, to fill the column mantle (1) in 
whole or in part. 

USE/ADVANTAGE - Converts synthesised gases into hydrocarbon cpds. 
and gaseous-liq. products; further, the hydro-refining of 
petrochemicals, and the treatment of effluent gases prior to discharge 
into the atmosphere. Reaction components produced such as B and C can 
be tapped off from the loop reactor in whole or in part at the same 
rate as that in which they are formed. 
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@ Verfahren und Vorrichtung zur Reaktionsfuhrung in Schlaufenreaktoren mit Wabenkorpern 

(57) Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vorrichtung 
zur Reaktionsfuhrung in Schlaufenreaktoren mit Wabenkor- 
pern, wobei eine flussige Phase mit gasformig-fliissigen 
Medien in Kontakt gebracht wird. 

Bei dem Verfahren wird die effektive Umsetzung eines 
Gases oder Dampfes an parallel angestromten, kataiytisch 
wirkenden Wanden in einer Flussigkeit durch gezielte Stro- 
mungsfuhrung unter Berucksichtigung einer konsekutiv ab- 
laufenden Reaktion A — B — C dadurch erreicht, da& bei 
einer schnellen Vorreaktion A — B der Gas-Flussigkeitsauf- 
strom in kataiytisch wirkenden Wabenkorpern durch Kanale 
mit einer insgesamt kleineren Kontaktflache gefuhrt wird, 
bei einer schnellen Nachreaktion B — C hingegen die 
Wechselwirkung der drei Phasen an einer groSeren Kontakt- 
flache erfolgt. 

Anwendungsgebiet ist insbesondere die Umsetzung von 
■ Synthesegasen zu Kohlenwasserstoffverbindungen unter 
f Entstehung gasfornrug-fiussiger Produkte, die Hydroraftma- 
tion petrolchemischer Einsatzstoffe oder die Umweltschutz- 
technik zur auswaschend-entgiftenden Nachbehandlung von 
Abgasen. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren und eine Vor- 
richtung zur Reaktionsfuhrung in Schlaufenreaktoren 
mit Wabenk6rpern, wobei eine flussige Phase mit gas- 5 
formig-flussigen Medien in Kontakt gebracht wird. 

Es ist bereits eine Vielzahl von Gas-Flussigkeits-Re- 
aktoren bekannt, bei denen die Druckenergie eines Ga- 
ses und/oder der FlQssigkeit in geeigneten Dispergier- 
vorrichtungen dazu genutzt wird, einerseits eine intensi- 10 
ve Zerteiiung der Phasen zur Erzielung eines effektiven 
Stoffaustausches zwischen ihnen herbeizufiihren und 
andererseits einen schlaufenf6rmigen Antrieb der FlOs- 
sigkeit, ihre gezielte Rezirkulation im Reaktor, zu be- 
wirkeru Zu diesem Ziel werden Leiteinrichtungen im 15 
aktiven Reaktorvolumen eingesetzt, die insbesondere 
die Aufgabe haben, das hydrodynamisch bedingte Ver- 
weiizeitspektrum der Phasenanteile dem Zeitablauf von 
Reaktionsprozessen zwischen Einsatz-, Zwischen- und 
Zielprodukten zur Erreichung hoher Raum-Zeit-Aus- 20 
beuten anzupassen (vgl. W.-D. Deckwer, Reaktionstech- 
nik in Blasensaulen, 0. Saile Verlag/Verlag Sauerlander, 
Frankfurt/Main 1985). 

Eine groBe Zahl dieser Reaktionsprozesse, wie Hy- 
drogenierung, Oxidation und Carbonylierung verlaufen 25 
effektiv lediglich an Edelmetallkatalysatoren. Zum 
Stand der Technik auf dem Gebiet der Katalysatortra- 
ger geh&ren ebenfalls monolithische WabenkSrper, an 
dercn Oberflache Edelmetallkatalysatoren Fixiert sind 
(vgl. Ch. N. Satterfield, Heterogeneous Catalysis in 30 
Practice, McGraw-Hill Book Comp. 1980). 

Bei Reaktionen in flilssiger Phase hat der Stofftrans- 
port zur katalytisch wirkenden Oberflache des Tragers 
hin sowie die Adsorption von Einsatz- oder Zwischen- 
produkten an dessen aktiven Zentren einen wichtigen 35 
EinfluB auf den Stoffumsatz im Reaktor. Mit der Intensi- 
vierung dieses Transporteffektes, z. B. durch Erhohung 
der Intensitat des Kontaktes zwischen FlOssigkeit und 
Katalysator infolge Erhohung der Stromungsgeschwin- 
digkeit an der Oberflache, kann dessen unerwiinschter 40 
EinfluB, d. h. die Verminderung des Reaktionsumsatzes, 
eingeschrankt werden. Bei ausreichend schnell ablau- 
fenden Reaktionen ist dabei fur einen hohen Umsatz 
eine nur kurze Laufstrecke des flussigen bzw. in der 
FlQssigkeit gelosten Reaktanden an der Katalysator- 45 
oberfiache erforderiich, d. h. insgesamt eine kieine Kon- 
taktflache. 

Bei langsameren Reaktionsablaufen wird dagegen ei- 
ne langere Strecke, verbunden mit einem langer andau- 
ernden Kontakt zwischen Reaktand und Katalysator 50 
notwendig, also eine groBere Kontaktflache. 

Diese Wechselwirkungen zwischen Transport- und 
Reaktionsschritten werden an katalytisch wirkenden 
Wabenkdrpern in fltissiger Phase noch nicht sicher be- 
herrscht, vor allem, wenn es sich urn konsekutiv ablau- 55 
fende chemische Reaktionen unter Koppelung eines 
schnellen Reaktionsschrittes mit einem langsamen, z. B. 
einer Haupt- bzw. Vor- und einer Nachreaktion handelt 
Auch der umgekehrte Schritt, die Koppelung einer lang- 
samen mit einer schnellen Reaktion, bedarf einer sorg- 60 
faltigen Optimierung ihrer zeitlichen Aufeinanderfolge, 
um optimale Raum-Zeit-Ausbeuten zu erzielen. Fur ei- 
nen Reaktionsablauf zwischen den Komponenten A, B 
und C mit den Geschwindigkeitskonstanten ki und k2 
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k x k 2 

A — > B — > C 



ist es fur unterschiedliche technische Varianten charak- 
terisusch und Stand der Technik, die Reaktionen unspe- 
zifisch und unbeeinfluBt von kj und k2 (sowohl ftir eine 
schnelle Vorreaktion kt > k2 als auch eine schnelle 
Nachreaktion kj < k2) in wabenkorpergefiillten Schlau- 
fenreaktoren zu realisieren. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine Vor- 
richtung zur effektiven Umsetzung eines teilweise in der 
FlQssigkeit gelosten Gases oder Dampfes an parallel 
angestromten, katalytisch wirkenden Wanden durch ei- 
ne gezielte Stromungs- und Reaktionsftihrung zur Ver- 
fugung zu stellen, bei der geometrisch unterschiedliche 
Wabenkorper so regular geordnet in einem Reaktor 
vom Kolonnentyp untergebracht sind, daB bei minima- 
len Strom ungswiderstanden ein optimales Verhaltnis 
zwischen zwei konsekutiv ablaufenden Reaktionsschrit- 
ten eingestellt wird 

ErfindungsgemaB wird das dadurch erreicht, daB in 
einem Gas-FIiissigkeitsreaktor, in einer alternierenden 
Abfolge und mit ihren Stromungskanalen vorzugsweise 
vertikal gerichtet, Wabenkorper so ubereinander ge- 
schichtet werden, daB durch einen Naturumlauf der 
FlOssigkeit in Form einer Strdmungsschlaufe, in zeitli- 
cher und ortlicher Folge unterschiedliche Anteile der 
Wandflachen mit FlOssigkeit und Gas in BerUhrung 
kommen und damit einzelne Reaktionsschritte auch un- 
terschiedlich beeinfluBt ablaufen konnen. So wird durch 
die Schichtung von Wabenkorpern unterschiedlicher 
Querabmessungen erreicht, daB die Gesamtlange der 
Stromungskanale und damit die GroBe der fur eine ka- 
talytisch beeinfluBte Reaktionsfuhrung erforderlichen 
Kontaktflache im Aufstrdm- bzw. im Abstrombereich 
der Schlaufe voneinander abweichen. Bei einer schnell 
ablaufenden Reaktion A— B, der eine langsamere B-*C 
folgt, wird fur den ersten Schritt eine insgesamt kleinere 
Kontaktflache, fur den zweiten eine entsprechend gro- 
Bere Flache benotigt Die technische Realisierung in 
Form einer Vorrichtung erfolgt in einer Schlaufenfuh- 
rung des Gas-Flussigkeits-Gemisches, die in Wandnahe 
des Reaktors aufwarts gerichtet ist Bei einer langsamen 
Reaktion A-**B hingegen, an die eine schneiie Reaktion 
B— * C anschlieBt, empfiehlt sich eine umgekehrte 
Schlaufenfuhrung, namlich die Verlegung des Auf strom- 
bereiches in den zentralen Teil der geschichteten Wa- 
benkorper, mit der entsprechend groBeren Kontaktfla- 
che. 

Die Wabenkorper sind zweckmaBig so gestaltet, daB 
sie — alternierend angeordnet — einerseits den Reak- 
torquerschnitt ausfullen, andererseits so Zwischenrau- 
me in Nahe der Reaktorwand ausbilden, daB in diesen 
eine freie konvektive Stromung der FlQssigkeit entsteht. 
Im Interesse nicdriger StrSmungswiderstande und opti- 
mal hoher Rezirkulationsraten werden die Kanale der 
Wabenkorper parallel zur Hauptstr&mungsrichtung 
ausgerichtet 

Es konnen jedoch auch Gruppen von Kanalen alter- 
nierend schrag gerichtet sein, geneigt zur Hauptachse 
des Reaktors hin, oder auch von dieser wegfuhrend, 
wenn eine groBere Rezirkulationsschlaufe einmal bzw. 
mehrfach unterteilt werden soil. 

Ein Hauptvorteil der Vorrichtung besteht darin, daB 
entstehende Reaktionskomponenten, wie B und C, teil- 
weise oder ganziich im Takt ihrer Bildung aus Teilen der 
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Stromungsschlaufe abgezogen werden konnen, so die 
Komponente B bei einer schnell ablaufenden Reaktion 
A— B im oberen Reaktorteil des in Reaktorwandnahe 
befindlichen Aufstrombereiches der AuBenschlaufe. Bei 
einer schnellen Reaktion C hingegen kann das Pro- 
dukt C im unteren Teil der abstromenden Schlaufe ab- 
gezogen werden, bzw. auch in mittleren Hohenschnitten 
des Reaktors aus den freien Raumen zwischen den Wa- 
benkorpern. 

Die GroBe der Kanalquerschnitte und ihre freie inne- 
re Oberflache bestimmen neben den Durchsatzen fur 
Gas und Fliissigkeit wesentiich die Rezirkulationsge- 
schwindigkeit innerhalb der Schlaufe sowie deren Dreh- 
sinn. Dabei konnen zweckmaBig optimale Betricbsbe- 
dingungen fur die Durchfuhrung konsekutiver Reaktio- 
nen eingestellt werden, indem optimale Widerstandsbei- 
werte und Flachenanteile in jedem der zwei Schlaufen- 
anteile in Abhangigkeit von der jeweiligen Aufgabe fur 
die Reaktionsfuhrung voreingestellt werden. 

Beispiele 

Die Erfindung wird an Beispielen naher erlautert Die 
zugehdrigen Zeichnungen zeigen: 

Fig. 1 den erfindungsgemaBen Schlaufenreaktor mit 
Wabenkorpern, mit peripherer Aufstromzone; 

Fig. 2 einen Schnitt AA' nach Fig. 1 ; 

Fig. 3 eine Variantc nach Fig. 1, mit exzentrischer 
Aufstromzone; 

Fig. 4 einen Schnitt BB' nach Fig. 3; 

Fig. 5 + 6 weitere Varianten nach Fig. 1, ohne und 
mit seitlicher Stromungsauslenkung; 

Fig. 7 schematische Darstellung des Reaktors nach 
Fig. 1, mitOptimierungsparametern; 

Fig. 8 Parameter im Optimierungsfeld nach Fig. 7. 

In einem Schlaufenreaktor mit dem Kolonnenmantel 
1 (Fig. 1 bis 5) befinden sich in axial alternierender Folge 
die Wabenkorper 2 und 2' mit einander paralleled gera- 
den oder schragen, einander sich nicht tiberschneiden- 
den Kanaien. Der Reaktor besitzt Vorrichtungen zur 
Gasfuhrung 3,3' und zur Flussigkeitsfuhrung 4, 4' und ist 
mit einem Tragrost 5 sowie mit einer Dispergiereinrich- 
tung 6 versehen. GemaB Fig. 2 ist eine alternierende 
Anordnung der Wabenkorper 2 mit kreisformigem 
Querschnitt mit Wabenkorpern 2 quadratischen Quer- 
schnitts zweckmaBig. In anderen Varianten (Fig. 3 und 
4) wechseln zylinderformig begrenzte Wabenkorper 2 
mit segmentfdrmig begrenzten Wabenkorpern 2'. Bei 
Schlaufenreaktoren groBeren Durchmessers ist eine 
schichtweise gepackte Anordnung der Wabenkorper 2, 
2' besonders giinstig, wobei die Kanale der Wabenkor- 
per 2' parallel zur Reaktorhauptachse (Fig. 5) oder 
schrag zu dieser gerichtet (unter einem spitzen Winkel, 
Fig. 6) verlaufen. 

Die Wirkung des erfindungsgemaBen Schlaufe nreak- 
tors ist wie folgt: Im Falle einer schnellen, durch die 
Wabenkorper katalysierten Vorreaktion A— B (kj > 
fct>) erxeugt das Gas uber die Gaszufiihrung (3) bei Vor 
liegen eines geringeren Strdmungswiderstandes durch 
Aufstieg in den wandnahen Bereichen des Reaktors eine 
hier aufsteigende FlQssigkeitsstromung (Fig. 1). Die ge- 
ringere Kontaktflache in den Kanalen des Wabenkor- 
pers ist fur eine ausreichende Zwischenproduktbildung 
B ausreichend. Anteile von B konnen im Bereich des 
Fliissigkeitsspiegels iiber die Flussigkeitsfuhrung 4' ab- 
gezogen werden. Fur die iangsamere Nachreaktion 
B— C(ki < k2) ist eine groBere Kontaktflache erforder- 
lich, die im zentralen Teil des Reaktors gegeben ist. Das 
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Endprodukt C wird aus dem Reaktor im unteren Teil 
entfernt (Abfuhrung nicht eingezeichnet) bzw. teilweise 
in die Aufstromzone rezirkuliert 
Im Fall einer langsamen Vorreaktion A— »B mit an- 
5 schlieBender schneller Nachreaktion werden die Stro- 
mungskanale iiber ihre Querschnittsflachen so ange- 
paBt, daB der zentrale Teil des Reaktors kleinere Stro- 
mungswiderstande als in der Randzone aufweist. Der 
Fliissigkeitsaufstrom erfolgt im zentralen Reaktorteil 
io mit der entsprechend groBeren, katalytisch wirkenden 
Kontaktflache. Wiederum reichert sich B im oberen, C 
dagegen im unteren Reaktorteil an. GemaB Fig. 3 wird 
dieser Effekt in Reaktoren erreicht, die von einer Zylin- 
dergeometrie abweichen. Nach Fig. 5 dienen regular 
15 gepackte Wabenkorper 2 und 2' in groBeren Reaktoren 
dem erfinderischen Ziel, wobei sich (uber den Reaktor- 
querschnitt gesehen) mehrere Schlaufen ausbilden. 
Durch unter einem spitzen Winkel zur Reaktorhaupt- 
achse schraggestellte Kanale in einzelnen Wabenk6r- 
20 pern 2' wird erreicht, daB an den dafur vorgesehenen 
Stellen benachbarte Schlaufen miteinander kommuni- 
zieren (Fig. 6). 

MaBgeblich die Funktionsweise des Schlaufenreak- 
tors beeinflussende Parameter zeigen Fig. 7 und Fig. 8. 
25 Darin bedeuten: 

VgO — die Gasleerrohrgeschwindigkeit, 
Viz — die Flussigkeitsrezirkulationsgeschwindigkeit, 
Hz — die Hone der Rezirkulationszone, 
D — den Reaktordurchmesscr, 
30 9 f. eg — den Widerstandsbeiwert und den Flachenan- 
teil der Wabenkorper, sowie das holdup des Gases, be- 
zogen jeweils auf die Aufstromzone a und die Abstrom- 
zone b (vgl. schematische Darstellung in Fig. 7) 
Ap — die absolute Dichtedifferenz zwischen diesen bei- 
35 denZonen, 

pi — die Flussigkeitsdichte, 
\i — die DurchfluBzahL 

Entsprechend der Untersuchung von M. Kraume und 
P. Zehner, Chemie-lngenieur-Technik, Heft 4 (1989) 
40 "Modellierung der Fluiddynamik in Biasensaulen", wird 
die Zirkulationsgeschwindigkeit in Schlaufenreaktoren 
ohne Wabenkorper mittels der Beziehung 



. | 2Ap 

Viz = \ I gD (VgO « eg Vgs) 

50 ..... 

dargestellt. Durch Minimieren einer zugehongen 
DurchfluBzahl unter Berucksichtigung von Auf- und 
Abstrdmzone (a, b) werden optimale Parameterbezie- 
hungen erhalten, die eine besonders gOnstige Betriebs- 
55 weise des Schlaufenreaktors mit Wabenkorpern gestat- 
ten. Insbesondere gilt (fa/fb)opt • 1,3 und ga/^b)opt - 
2 (Fig. 8). 

Bezugszeichenliste 

60 

1 Kolonnenmantel 
2, 2' Wabenkorper 
3,3' Gasfuhrung 
4, 4' Flussigkeitsfuhrung 
65 5 Tragrost 

6 Dispergiervorrichtung 

AA'jB^'Schnitte 

a, b Auf- und Abstrdmzone 
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VgO Gasleerrohrgeschwindigkeit 

Viz Flussigkeitsrezirkulationsgeschwindigkeit 

D Rcaktordurchmesser 

Hz H6hc der Rezirkulationszone 

i f, eg Widerstandsbeiwert und Flachenanteil der Wa- 

benktirper sowie holdup des Gases, bezogen jeweils auf 

die Aufstromzone a und die Abstromzone b 

Ap absolute Dichtedifferenz zwischen diesen beiden Zo- 

nen 

u, DurchfluBzahl 

k Geschwindigkeitskonstante 

A, B,C Reaktionskomponenten 

Patentanspriiche 



10 



15 



20 



25 



1. Verfahren zur Reaktionsfiihrung in Schlaufenre- 
aktoren mit Wabenk6rpern, wobei eine fliissige 
Phase zusammen mit gasformig-flussigen Einsatz-, 
Zwischen- und Zielprodukten durch das Einsatzgas 
und/oder eine injizierte Fliissigkeit anteilig in Re- 
zirkulationskreislaufen gefilhrt wird, dabei geord- 
net geschichtete, strukturierte, katalytisch wirken- 
de, Kanale aufweisende Wabenkorper durchdringt, 
raumlich getrennte Aufstrom- und Abstrdmberei- 
che ausbildend, zur Durchfuhrung konsekutiv ab- 
laufender Reaktionen vom Typ A—B-+C (mit den 
zugeh6rigen Reaktionsgeschwindigkeitskonstan- 
ten ki und k2), dadurch gekennzeichnet, daB 

— im Fall einer schnellen Vorreaktion (A— B, 

kt > k2) der Aufstrom durch erste Kanale mit 30 
einer insgesamt kleineren katalytischen Kon- 
taktflache und zusatzliche Freiraume gefuhrt 
wird und der Abstrom durch zweite Kanale 
mit einer grdBeren Kontaktflache erfolgt, wo- 
bei erste und zweite Kanale in Gruppen zu- 35 
sammengefaBt und raumlich voneinander ge- 
trennt sind, und 

— irn Fall einer schnellen Nachreaktion (B— >C 
ki < k2) umgekehrt der Aufstrom durch erste 
Kanale mit einer groBeren Kontaktflache er- 40 
folgt und fur den Abstrom diejenigen Kanale 
unter Erganzung durch zusatzliche Freiraume 
vorgesehen sind, die insgesamt uberdie kleine- 

re Kontaktflache verfugen. 

2. Vorrichtung zur Durchfuhrung des Verfahrens 45 
nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB in 
einer axial alternierenden Folge Wabenkorper (2) 
und (2') innerhalb eines Reaktors untergebracht 
sind, die in ihren Querabmessungen unterschiedli- 
che Gr&Ben besitzen und den Kolonnenmantel (1) 
ganzlich oder teilweise ausfullen. 

3. Vorrichtung nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB sich zwischen dem Kolonnenmantel 
(1) und den Wabenkdrpern (2') Zwischenraume in 
Form von Freiraumen befinden, die — uber die 55 
WabenkSrper (2) alternierend - einer oder mehre- 
ren parallel zur vertikalen Kolonnenhauptachse 
verlaufenden gemeinsamen Achsen des Reaktors 
zugeordnet sind. 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Achsen von Wabenkorpern (2') im 
Vergleich mit den parallel zur Hauptachsrichtung 
verlaufenden Wabenkorpern (2), zumindest teilwei- 
se im Gesamtverbund der Wabenkorper (2) und 
(2'), anders als parallel verlaufen, dabei vorzugswei- 
se unter einem spitzen WinkeL 

5. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB Wabenk&rper (2) und (2') unter- 
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schiedliche Kanalabmessungen und unterschiedlich 
groBe innere Kontaktflachen besitzen. 

6. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Wabenkorper (2) und (2'), 
zumindest fur gruppenweise zusammengefaBte, 
insgesamt jedoch raumlich voneinander getrennte 
Kanale unterschiedliche Kanalabmessungen und 
unterschiedlich groBe innere Kontaktflachen besit- 
zen. 

7. Vorrichtung nach Anspruch 2 bis 6, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die in unterschiedlichen Stro- 
mungszonen, wie der Aufstrom- (a) und der Ab- 
stromzone (b) gelegenen Kanale der Wabenkorper 
(2) und (2') Widerstandsbeiwerte \ und Flachenan- 
teile f besitzen, deren Verhaltnisse durch 



£a fa 
= 2 unci = 1/2 



festgelegt sind. 
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